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  半 導 体 製 造 、 石 油 プ ラ ン ト や 発 電 施 設 な ど の 分 野 で は プ ロ セ ス を 所 望 の 条 件
に 維 持 し 、 高 機 能 の 製 品 を 安 定 し て 生 産 し て い く 必 要 が あ る 。 環 境 化 学 物 質 の
モ ニ タ リ ン グ 、 ラ イ フ サ イ エ ン ス 、 医 療 分 野 な ど で は 測 定 条 件 に 影 響 さ れ な い
安 定 な 分 析 技 術 が 必 要 と さ れ る 。 こ れ ら の 実 現 に は 実 験 室 で 使 用 さ れ て い る 分
析 技 術 を ラ イ ン の 計 測 機 器 と し て 利 用 で き る 分 析 技 術 や 装 置 の 開 発 が 必 要 で あ
る 。  
波 長 可 変 レ ー ザ ー を 用 い て 気 体 の 吸 収 ス ペ ク ト ル を 測 定 す る レ ー ザ ー 分 光 分
析 技 術 は 、 原 理 的 に は 極 め て 優 れ た 分 析 手 法 で あ り 、 レ ー ザ ー の 発 明 と ほ ぼ 同
時 期 か ら そ の 有 用 性 が 指 摘 さ れ て き た 。し か し 、現 在 で も 、最 先 端 の 生 産 設 備 、
環 境 計 測 、 医 療 装 置 な ど の 分 野 で 実 用 に 耐 え う る 装 置 は ほ と ん ど 存 在 し て い な
い 。  そ の 主 な 理 由 は 、 レ ー ザ ー 分 光 分 析 技 術 を i n -s i t u（ そ の 場 ） で 実 現 す る
た め に 必 要 な 波 長 可 変 レ ー ザ ー や ガ ス セ ル な ど の 適 切 な ハ ー ド ウ エ ア が 存 在 し
な か っ た た め で あ る 。  
本 研 究 の 目 的 は 、レ ー ザ ー 分 光 分 法 を 実 験 室 か ら i n -s i tu へ 適 応 さ せ る た め の
装 置 を 実 現 す る こ と で あ る 。 本 論 文 は こ れ ら の 研 究 結 果 を ま と め た も の で 、 論
文 は ８ 章 か ら 構 成 さ れ て い る 。 以 下 、 各 章 に つ い て 概 説 す る 。  
 
第 １ 章  「 研 究 の 概 要 」  
 本 章 で は 、気 体 の 成 分 分 析 技 術 と し て の レ ー ザ ー 分 光 に つ い て 、 i n -s i t u で の
分 析 手 法 に つ い て 概 要 を 述 べ た 。  
レ ー ザ ー 分 光 法 で は 、 波 長 可 変 レ ー ザ ー を 使 用 し そ の 出 力 光 を ガ ス に 入 射 し
そ の 出 力 を 検 出 器 で 受 光 す る 。 波 長 可 変 レ ー ザ ー の 波 長 と セ ル 内 の ガ ス の 吸 収
波 長 が 合 致 し た 波 長 で は レ ー ザ ー 光 が 吸 収 さ れ 、 そ の 吸 収 量 を 測 定 す る こ と で
ガ ス の 濃 度 を 高 感 度 で 測 定 す る こ と が で き る 。 レ ー ザ ー 光 は 白 色 光 源 と 比 較 し
単 位 ス ペ ク ト ル 当 た り の 光 パ ワ ー が 一 般 的 に は 10３ 倍 以 上 大 き く 、 S/N は 光 パ
ワ ー の 平 方 に 比 例 す る た め 、 ノ イ ズ が 少 な く 、 気 体 の 吸 収 ス ペ ク ト ル の よ う に
線 幅 の 狭 い 成 分 の 分 析 で あ っ て も 分 析 を 実 現 す る こ と が 可 能 で あ る 。  
 レ ー ザ ー 分 光 法 用 い た i n -s i tu の 計 測 技 術 を 実 現 す る た め に 、差 周 波 発 生 に よ
る 波 長 可 変 レ ー ザ ー の 実 現 と マ ル チ パ ス ガ ス セ ル に よ る レ ー ザ ー 分 光 、お よ び 、
フ ォ ト ニ ッ ク バ ン ド ギ ャ ッ プ フ ァ イ バ ー を 用 い た レ ー ザ ー 分 光 に つ い て の 研 究
を 行 っ た 。  
 
第 ２ 章  「 近 赤 外 領 域 の 吸 収 ス ペ ク ト ル 」  
 本 章 で は 、近 赤 外 域 で の 気 体 の 吸 収 ス ペ ク ト ル に つ い て 、ス ペ ク ト ル の 形 状 、
測 定 時 に 発 生 す る 雑 音 な ど に つ い て 記 し た 。 ま た 、低 濃 度 の ア ン モ ニ ア ガ ス を
大 気 中 で 測 定 す る 際 に 、 他 の 成 分 の 影 響 が 少 な い 測 定 波 長 域 の 選 定 と そ の 分 離
方 法 を 記 し た 。 特 に 、 特 定 の 吸 収 ス ペ ク ト ル を 他 の ス ペ ク ト ル と 分 離 を 実 現 す
る た め に は 、 ス ペ ク ト ル の 圧 力 広 が り を 低 減 す る こ と が 有 用 で あ る こ と を シ ミ
ュ レ ー シ ョ ン 等 に よ り 示 し た 。  
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第 ３ 章  「 差 周 波 発 生 と 吸 収 ス ペ ク ト ル の 測 定 」     」  
 本 章 で は 、 非 線 形 材 料 で あ る PPLN( P e r i o d i c a l l y  P o l e d  L i t h i u m  N i o b a t e )の 設 計 と
実 験 結 果 に つ い て 記 し た 。 波 長 可 変 レ ー ザ ー は 、 ２ つ の レ ー ザ ー と 波 長 変 換 結
晶 で 構 成 さ れ 、 PPLN を 用 い た 疑 似 位 相 整 合 (QPM,  Q u a s i  P h a s e  M a t c h i n g )に よ る
差 周 波 発 生 (DFG,  D i f f e r e n t i a l  F r e q u e n c y  G e n e r a t i o n )を 行 う 構 成 と し た 。従 来 、波 長
変 換 を 行 う に は 非 線 形 結 晶 が 必 要 で あ り 、 ニ オ ブ 酸 リ チ ウ ム 等 バ ル ク の 非 線 形
結 晶 が 用 い ら れ て き た が 、 本 研 究 で は 、 非 線 形 効 果 の 効 率 が 従 来 の 結 晶 に 比 べ
て １ 桁 以 上 高 い QPM を 用 い た 素 子 を 用 い た 。 そ の 結 果 、 装 置 全 体 の 小 型 化 、
低 コ ス ト 化 も 期 待 で き る 。PPLN に よ り ２ つ の レ ー ザ ー 光 の 差 周 波 を 発 生 さ せ 、
波 長 1 .9μm 帯 で 波 長 走 査 幅 200nm の 波 長 可 変 レ ー ザ ー を 実 現 し た 。 ま た 、 将
来 必 要 と 考 え ら れ る 中 赤 外 、 波 長 ２ か ら 10μm 帯 で の 波 長 可 変 レ ー ザ ー に 関 し
て の 基 本 的 な 設 計 に つ い て 記 し た 。  
ま た 、 こ の 波 長 可 変 レ ー ザ ー を 用 い て 、 ア ン モ ニ ア ガ ス の 圧 力 と ス ペ ク ト ル
形 状 に つ い て 、 実 測 と シ ミ ュ レ ー シ ョ ン 結 果 を 比 較 し 、 そ れ ら が 一 致 し て い る
こ と か ら 、 波 長 可 変 レ ー ザ ー が 吸 収 ス ペ ク ト ル の 測 定 に 影 響 を 与 え て い な い こ
と を 実 験 的 に 確 認 し た 。  
 
第 ４ 章  「 標 準 ガ ス 発 生 装 置 と マ ル チ パ ス セ ル 」  
 本 章 で は 、 近 赤 外 域 で の レ ー ザ ー 分 光 分 析 に 使 用 す る 「 標 準 ガ ス 発 生 装 置 」
と 「 マ ル チ パ ス セ ル 」 に つ い て 、 そ の 構 成 と 特 性 に つ い て 記 し た 。  
 分 光 ス ペ ク ト ル の 分 析 精 度 の 定 量 化 や 装 置 の 校 正 な ど を 行 う た め に は 、 濃 度
が 正 確 に 制 御 さ れ た ガ ス が 必 要 で あ る 。 そ の た め に 、 標 準 濃 度 の ガ ス を 生 成 す
る 装 置 を 製 作 し た 。 生 成 さ れ る ガ ス の 濃 度 は 国 家 標 準 に ト レ ー サ ブ ル で あ る 。
今 回 試 作 し た ア ン モ ニ ア の ppb レ ベ ル の 標 準 ガ ス で は 希 釈 ガ ス に ppb レ ベ ル 以
下 の ガ ス が 必 用 な た め 液 体 窒 素 か ら ア ン モ ニ ア を 完 全 分 離 し た 希 釈 ガ ス を 使 用
し た 。 マ ル チ パ ス セ ル は 、 凹 面 鏡 を 対 向 し て 配 置 し た ガ ス セ ル で 、 凹 面 鏡 の 間
を 光 が 多 住 往 復 す る こ と で 通 常 の 数 10 倍 以 上 の 長 い 光 路 長 、 つ ま り 高 い 測 定
感 度 を 得 る こ と が で き る 。 一 定 の 体 積 の ガ ス セ ル で 光 路 長 を 長 く す る に は 、 ガ
ス セ ル 内 部 で 光 を 多 重 に 往 復 さ せ る 方 法 が 簡 便 で あ る 。 こ の よ う な ガ ス セ ル を
マ ル チ パ ス セ ル と 呼 ぶ 。 光 学 的 に 安 定 な ガ ス セ ル を 実 現 す る 条 件 を 求 め た 。  
 
第 ５ 章  「 近 赤 外 領 域 で の レ ー ザ ー 分 光 」  
 本 章 で は 、 標 準 ガ ス 発 生 装 置 と マ ル チ パ ス セ ル を 用 い 、 近 赤 外 域 で の 分 光 分
析 を 行 っ た 。測 定 波 長 域 は 第 2 章 で 検 討 し た 結 果 を 用 い 、波 長 可 変 レ ー ザ ー は
第 4 章 に 記 し た PPLN に よ る 差 周 波 発 生 を 使 用 し た レ ー ザ ー を 用 い た 。受 光 素
子 は 、 新 た に 開 発 し た 近 赤 外 域 ま で 高 感 度 な 量 子 井 戸 型 光 検 出 器 を 使 用 し た 。
そ の 結 果 、 ほ ぼ 量 子 限 界 に 近 い 測 定 感 度 で ア ン モ ニ ア ガ ス の 測 定 を 行 う こ と が
で き た 。こ れ ら の 成 果 を 実 証 す る た め に プ ロ ト タ イ プ モ デ ル を 製 作 し た 。ま た 、
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汎 用 の レ ー ザ ー 単 独 で 波 長 1 .5μm 帯 で の 測 定 可 能 性 に つ い て も 実 験 を 行 っ た 。 
 
第 ６ 章  「 フ ォ ト ニ ッ ク バ ン ド ギ ャ ッ プ フ ァ イ バ ー と イ オ ン ビ ー ム 加 工 」  
 本 章 で は 、 フ ォ ト ニ ッ ク バ ン ド バ ン ド ギ ャ ッ プ フ ァ イ バ ー の 概 要 と イ オ ン ビ
ー ム を 用 い た 端 面 の 加 工 法 に つ い て 記 し た 。 フ ォ ト ニ ッ ク バ ン ド ギ ャ ッ プ フ ァ
イ バ ー は 中 空 の 穴 が あ る た め 、 機 械 的 な 研 磨 を 行 う と 、 研 磨 し た 屑 が コ ア 部 分
に 入 り 込 ん で し ま う 。 こ の 研 磨 屑 を 取 り 除 く の は 非 常 に 困 難 で あ る 。 そ こ で 、
研 磨 以 外 の 方 法 に よ る 端 面 の 加 工 法 が 必 要 と な り 、 イ オ ン ビ ー ム に よ る 加 工 を
試 み た 。 レ ー ザ ー 顕 微 鏡 に よ る 評 価 で は 、 コ ア 部 分 は ほ ぼ 平 坦 で 周 辺 部 の 端 で
2μｍ 程 度 の 盛 り 上 が り が 見 ら れ る 。レ ー ザ ー 光 は 中 央 コ ア に 集 中 す る の で 、実
用 上 問 題 の な い 平 坦 度 が 得 ら れ た 。  
 
第 ７ 章  「 フ ォ ト ニ ッ ク バ ン ド ギ ャ ッ プ フ ァ イ バ ー を 用 い た レ ー ザ ー 分 光 」  
 マ ル チ パ ス セ ル は 、 き わ め て 高 感 度 か つ 再 現 性 が 高 い 測 定 を す る こ と が で き
る 。 し か し 、 微 量 の ガ ス の 測 定 や 、 た と え ば 、 航 空 機 へ 搭 載 す る た め に 装 置 全
体 を 20kg 以 下 に し た い と い う 要 求 に 対 し て は 適 応 で き な い 。 本 章 で は 、 こ れ
ら に 対 応 す る た め に 、 コ ア 部 が 中 空 で あ る フ ォ ト ニ ッ ク バ ン ド ギ ャ ッ プ フ ァ イ
バ ー を ガ ス セ ル と し て 用 い る こ と で 、 従 来 の お よ そ 10 万 分 の １ の 体 積 の ガ ス
で あ っ て も 高 感 度 に 測 定 で き る 実 用 的 な 計 測 装 置 に つ い て 記 し た 。 被 測 定 ガ ス
が 微 量 で あ る と い う 特 長 を 生 か し な が ら ガ ス の 置 換 に も 対 応 で き る 汎 用 性 の あ
る ガ ス セ ル 構 造 と し 、 産 業 上 の 応 用 範 囲 の 広 い ア ン モ ニ ア ガ ス に つ い て 、 量 子
限 界 に 近 い 測 定 感 度 を 得 る こ と が で き た 。 ま た 、 微 小 流 量 に 対 応 し た 標 準 ガ ス
発 生 装 置 を 製 作 し 、 濃 度 が 制 御 さ れ た 状 態 で 分 光 ス ペ ク ト ル の 分 析 が 行 え る よ
う に し た 。 ま た 、 光 学 系 の プ ロ ト タ イ プ モ デ ル と 微 量 ガ ス の サ ン プ リ ン グ 装 置
を 開 発 し た 。  
 
第 ８ 章  「 結 論 」  
 本 章 で は 、 本 研 究 で 得 ら れ た 成 果 を 総 括 し 概 説 し た 。 本 研 究 の 主 な 成 果 は 、
非 線 形 光 学 素 子 で あ る PPLN を 用 い て 波 長 1 .9μm 帯 の 波 長 可 変 光 源 を 製 作 し 、
ア ン モ ニ ア ガ ス で の 高 感 度 測 定 を 実 証 し 、 さ ら に フ ォ ト ニ ッ ク バ ン ド ギ ャ ッ プ
フ ァ イ バ ー を ガ ス セ ル と し て 用 い 、8×10 - 5 cc と 微 量 な 体 積 の 気 体 の i n -s i tu 計 測
を ppb レ ベ ル の 感 度 で 実 証 し た こ と で あ る 。最 後 に 発 表 論 文 な ど を 一 覧 と し て
ま と め た 。  
本 研 究 は レ ー ザ ー 分 光 分 析 と い う 古 典 的 な 手 法 に 現 代 の デ バ イ ス を 適 応 さ せ
る こ と で i n - s i tu 計 測 の 実 現 性 を 与 え た も の で あ る 。本 研 究 に よ り 、装 置 の 利 便
性 、 信 頼 性 が 高 ま り 、 生 産 プ ロ セ ス な ど の 分 野 で 、 歩 留 ま り の 向 上 、 生 産 時 間
や コ ス ト の 低 減 に 寄 与 し 、 環 境 計 測 、 医 療 、 ラ イ フ サ イ エ ン ス な ど の 分 野 で 広
く 社 会 に 貢 献 で き る こ と を 期 待 す る も の で あ る 。  
